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^invention concerne la fabrication de ce qu T il est 
convenu d f appeler un materiau de fibres de carbone k resistance 
et module eleves, du type de ceux faits a partir de fibres 
synthetiques de polyacrylonitrile (PAN) oxydees alors qu'elles 
5 sont sous tension avant carbonisation et, eventuellement, 
graphitisation . 

Le but general de 1* invention est de produire un ruban,' 
un peigne, un roving ou un fil de PAN oxyd<§ pour la production 
de fibres de carbone, parti culiereraent, mais non exclusivement, 

10 sous forme d'un materiau textile tissd. 

Un des principaux usages d*un tel materiau a base de 
fibres de carbone est celui de renforcement par incorporation 
dans une matrice, notamment de matiere plastique, de metal ou 
de carbone, pour constituer un materiau composite ayant une 

15 rigidite et une resistance elevees. Les rubans, peign^s, rovings 
ou files de fibres de carbone obtenues par 1* invention trouvent 
6galement application dans des cas oft il ne s'agit pas de renforcer 
un materiau et oil l r on doit disposer de carbone sous forme fibreuse. 
Comme il est connu dans la technologie des fibres synth£- 

20 tiques, les propriety d'un file de fibres peuvent §tre choisies, 
commandees et obtenues de fagon plus satisfaisante qu'avec un fil 
filamenteux continu et, pour de nombreuses applications, y compris 
les textiles tisses, les fibres synthetiques, bien que produites 
sous forme de filaments continus, sont bris€es en fibres courtes 

25 et ensuite filees et tissees en utilisant les techniques bien 
connues pour les fibres naturelles. 

Cependant, la production de fibres de carbone a resistance 
et module 6lev6s a partir de fibres de PAN implique l*oxydation de 
ces fibres de PAN par chauffage, alors qu'elles sont sous tension, 

30 en presence d T oxyg£ne pr^leve dans I 1 air ou dans un autre agent 
porteur ou generateur d f oxygene. On a rencontre des difficultes 
pour realiser l^xydation au degre voulu. Si on utilise un file 
de fibres tordu a une resistance suffisamment 6lev6e pour resister 
a la tension resultant du retrait lors du traitement, la penetration 

35 d'oxygene peut §tre inapproprige. Si on utilise un file de fibres 
moins tordu, il ne resiste pas a la tension de retrait. 

Le probleme ci-dessus est resolu par la presente invention 
qui prevoit, comme etape preliminaire, une oxydation a chaud et sous 
tension d*une meche de filaments continus de PAN pratiquement sans 

40 torsion. Par meche de filaments continus, on designe une meche, 
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simple ou. multiple, constitute par un grand norabre, de pr£f£rence 
1000 k 160 000 filaments pratiquement non brisks. Le terme 
"pratiquement sans torsion" ^signif ie que, au moins sur la longueur 
de mfeche en cours d'oxydation, les filaments ne s'entourent pas 
5 l f un l' autre de fagon k se masquer l ! un 1 T autre l'accfes d'oxygene. 

L 1 invention propose en outre un procedt gr&ce auquel la 
m£che de filaments continus oxydes peut §tre bris^e en fibres 
courtes, preparees sous forme de ruban, sous forme de peigne ou 
sous forme de roving, ou file en fil de fibres courtes, et even- 

10 tuellement tissees en un tissu avant d'etre carbonistes et, le cas 
echeant, graphitisees. 

On aurait pu s'attendre a ce qu ! on puisse utiliser des 
proctdes bien connus, tels que ceux utilises dans I'industrie 
textile pour briser des filaments continus en fibres courtes pour 

15 les filer seules ou en melange avec d'autres fibres, afin de briser 
et filer des filaments de PAN oxyd£ ; cependant, toutes les tenta- 
tives faites pour utiliser des proced£s standard ont gchoue pour 
des raisons qui ne sont pas absolument claires. Une rupture nette 
aux longueurs de coupe exigees est difficile a obtenir et, lorsque 

20 les filaments sont brisks ou dtcoupes en courtes longueurs, par 
exemple d 1 environ hO mm, pour un traitement ulterieur sur des 
machines a coton congues pour de telles longueurs, les pertes de 
fibres sont industriellement inacceptables. 

Lorscjue l'on a i traiter des fibres difficiles, il est 

25 bien connu dans l'industrie textile d' utiliser des agents de 

traitement de surface pour modifier les fibres, mais 1 Utilisation 
finale des materiaux textiles en fibres de carbone, notamment pour 
des materiaux composites, exclut I'utilisation d f agents d^ddition 
dont la plupart peuvent former des impuret^s ou affecter de fagon 

30 d^favorable les produits terraines. 

A la suite de longues recherches, on est arrivt aux Stapes 
d f operations selon la prtsente invention, gr&ce auxquelles on peut 
transformer une meche de filaments continus de PAN oxyde en, 
respectivement, un ruban, un peigne, un roving, un file ou un tissu 

35 pouvant §tre transformes ulter'ieurement en fibres de carbone. 

Les etapes critiques fondamentales pour obtenir un ruban 
de fibres de PAN selon la prdsente invention consistent a crgper 
a la vapeur et ensuite briser par allongement au moins une meche 
de filaments continus de polyacrylonitrile qui a 6t6 oxyde sous 

40 forme de meche, sous tension et pratiquement sans torsion, en la 
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chauffant en presence d'oxygene pendant une periode limitee de 
fa§on telle que les filaments restent suff isamment eiastiques 
pour r^sister au cr§page.& la vapeur sans se briser. 

Le terme "oxydation", tel qu'il est utilise ici, designe 
5 -une operation dans laquelle on soumet les filaments de PAN sous 
tension k une oxygenation dans des conditions de chauffage dans 
l'air a une temperature comprise entre 200 et 300°C pendant une 
periode comprise entre 0,5 et 5 heures, ou dans des conditions 
dquivalentes. 

10 Le terme "polyacrylonitrile" (PAN) designe des materiaux 

polymeres, y compris des homopolymeres, des copolymferes ou des 
terpolymfcres d f acrylonitrile avec d f autres monomeres, par exemple 
du methacrylate de methyle ou de 1* acetate de vinyle, soit seuls, 
soit auxquels on ajoute des polymeres compatibles avec eux, par 

15 exemple des r£sines ph^noliques de condensats de Friedel-Crafts. 

Des filaments de PAN sont disponibles sur une large plage 
de deniers (le nombre de deniers est le poids en grammes de 9000 m 
d f un seul filament). Les filaments de PAN textiles classiques ont 
gen£ralement 3 deniers ou plus, tandis que les filaments de PAN 

20 prepares specif iquement pour £tre transformes en fibres de carbone 
ont g^n^ralement autour de 1,5 denier. Le proc^de de la presente 
invention s* applique particuli&rement a des filaments d f environ 
1,5 denier, qui sont plus fins que ceux habituellement traites 
par des procedds et des machines textiles classiques. 

25 Le degre d'oxydation confere aux filaments de PAN dans 

l^tape preliminaire depend de deux exigences ou specifications dont 
la premiere est le caractere physique, en termes de rigidite et de 
resistance k la traction, des fibres de carbone eventuelles, et la 
deuxieme est la capacity des filaments oxydes a r^sister a la 

30 transformation en fibres courtes. La premiere specification est 
importante mais non critique, car il y a une plage d'oxydation a 
l ! interieur de laquelle les fibres de carbone eventuelles ont des 
proprietes utiles. 

La technologie et les specifications de I'oxydation des 

35 filaments de PAN pour atteindre les proprietes requises des fibres 
de carbone II resistance et module Aleves font maintenant partie de 
la technique courante. 

La seconde specification est critique, car la production 
des fibres courtes en depend. 

40 Pour satisfaire la premiere specif ication, les filaments de 
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PAN doivent §tre traites pendant un temps suffisant dans des 
conditions deterrainees de temperature et de concentration en 
oxygene pour donner, par carbonisation a une temperature d'au 
moins 1000°C, des fibres de carbone k resistance satisfaisante. 
5 Si le degre de traitement par l 1 oxygene est trop faible, les 
fibres de carbone obtenues auront une resistance insuffisante 
comme determine par un essai de traction des fibres qui devrait 
§tre, respectivement, au moins 3^5 N/m 2 et 0,345 N/m 2 . 

Pour satisfaire la deuxieme specification critique, 

1® I'oxydation des filaments de PAN doit §tre limitee, car, au fur 
et a mesure de I'avancement du traitement, I'eiasticite diminue, 
c'est-k-dire que le pourcentage d 1 allongement a la rupture en 
traction diminue. Si I'eiasticite diminue trop, les filaments 
continus de la rafeche commencent k eclater en fragments de courte 

15 longueur lors du stade de crSpage. Ceci peut §tre ais^ment observe, 
et par essai et observation des echantillons, on peut limiter le 
degre d'oxydation, de sorte que la fracture au crgpage peut §tre 
pratiquement eiiminee sans perte des eventuelles proprietes de 
resistance et de module eieve de la fibre de carbone. 

20 En effectuant les operations de traitement textile selon 

l f invention, on prefere fonctionner avec un peigne qui a initialement 
un nombre relativement eieve de filaments continus de PAN, par 
exemple de l'ordre de 40 000 ou plus, qui sont alors traites ensemble. 
En consequence, si le stade d'oxydation preliminaire a ete effectue 

25 sur un fil ayant un nombre relativement faible de filaments, par 
exemple de l'ordre de 10 000 filaments, on prefere alors effectuer 
le cr§page a la vapeur sur une meche multiple, par exemple obtenue 
par la reunion de 6 m&ches pour obtenir 60 000 filaments environ, 
en amenant la meche multiple k travers une seule bot te k crSper k 

30 la vapeur par bourrage. De ia, on continue le traitement textile 
sur la meche multiple cr§pee* 

On peut effectuer la rupture par allongement de la mfeche 
de filaments continus cripes sur une machine du commerce, connue 
sous le nom de convertisseuse rupture allongement de meche-peigne 

35 sans utiliser de barres briseuses. On a trouve qu T il etait prefe- 
rable d'utiliser deux passages relativement peu brutaux a travers 
une telle machine pour obtenir la longueur de coupe desiree pour 
le traitement de peignage, la plupart des fibres brisees ayant une 
longueur de 5 a 15 cm. De preference, le deuxifeme passage est 

40 effectue sur une machine un peu modifiee connue sous le nom de 
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dispositif a "re-briser". L 1 absence de. barres briseuses et 1 Utili- 
sation de forces de rupture moderees tvite la formation de boutons, 
qui pourrait autrement avoir lieu sur les barres briseuses. 

Le ruban cr§pe obtenu apres la rupture par allongement peut 
5 lui-m§me §tre transform^ en fibres de carbone, propres a §tre 
utilisees, par exemple, comme renf or cement dans des materiaux 
composites, ou bien ce ruban peut §tre ulttrieurement traite pour 
obtenir un peignd et un roving appropri^s au filage. Les peignes, 
rovings, files ou tissus tiss£s a partir de ees files peuvent a 
10 leur tour §tre transform^ en fibres de carbone pour des usages 
varies. 

Pour preparer un roving, on a trouve qu'il fallait de 
preference deux Stapes pour obtenir des meilleurs resultats, ces 
etapes sont un cardage rectiligne du ruban pour obtenir un peigne, 

15 suivi par un peignage ltger. Le cardage enl^ve les fibres courtes 
formant des noeuds et le peignage l£ger du peigne permet d'obtenir 
un roving uniforme sans noeuds, non tordu, propre au filage. 

Pour le tissage, le file peut §tre pr6par6 par enroulage 
d f ensemble, tordage et enroulage conique. 

20 L 1 invention sera bien comprise par la description detaillee 

donnee ci -apres a titre d f exemple seulement, des di verses etapes du 
procede pr£fer£, en liaison avec les dessins schematiques joints, 
sur lesquels : 

- la figure 1 montre l'oxydation prgliminaire de la meche 
25 de PAN ; 

- la figure 2 montre les operations de cr§page k la vapeur 
et de rupture par allongement ; et 

- la figure 3 montre les operations de cardage et de peignage 
pour la production d'un roving bobine. 

30 Comme le montre la figure 1, une meche 1 de filaments 

continus de PAN constitute par une ou plusieurs meches non tordues, 
passe de la balle ou d'un autre paquet 2 a travers une chambre 
chauffee 3 dans laquelle elle est maintenue sous tension, comme 
l'indique une paire de rouleaux de tirage 4 tirant le fil contre 

35 la retenue d'une paire de rouleaux de retenue 5, tandis que de 

I'air ou un autre agent d T oxygenation est araene a la chambre 3 par 
1 'entree 6. De la chambre, la meche oxydee 10 est amenee a une 
balle ou a un autre paquet 7 pour Qtre transportee a un atelier 
textile, qui peut §tre dans la m§me usine ou ailleurs. 

40 Sauf en ce qui concerne le minimum de temperature, fixe 
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a 200 °C, les conditions de durge et de temperature pour l*oxydation 
requise pour l T eventuelle production de fibres de carbone peuvent 
varier tres largement et dependent de la nature exacte du PAN 
particulier dont sont faits les filaments. Cependant, la temperature 
5 ne doit pas exceder 300 °C et la dur£e de traitement doit §tre 
comprise entre 0,5 et 5 heures. 

Pour produire tin file de fibres courtes par la presente 
invention, la limitation du traitement est la perte d f £lasticite 
jusqu f au point oii les filaments de la meche gclatent lors du crSpage. 
10 Geci ne peut £tre determine que par essais sur des £chantillons 
specif iques . 

La figure 2 montre la meche oxydee 10 sortie de son paquet 7 
par une paire de rouleaux 8 qui amene la mhche a une chambre k 
vapeur (non representee) dans laquelle la meche est saisie dans 

15 l^ntervalle de rouleaux crSpeurs 9 qui poussent la meche pour 
l f empiler de fa$on serree dans un caisson de bourrage 11 dont la 
mfeohe sort par la sortie 12, cr^pee et fixde, mais encore sous 
forme d'une meche 13 de filaments continus. 

La vapeur amende k l f £tape de cr§page peut §tre de la 

20 vapeur a la pression atmospherique, qui a ete sechee en passant 
a tr avers un separateur d'eau. 

A ce stade, il est courant que la meche cr§pee 13, comme 
l'indique la deviation en tirets de la figure 2, soit placee dans 
une balle ou un autre paquet 14 pour §tre sechee et stockde pour 

25 Stre traitee ulterieurement ou transportee a une autre usine. 

Lorsque la mfeche cr§pee est seche, I'etape suivante est 
la rupture par allongement qui est representee, sous forme d ! ope- 
ration consecutive k la partie inf^rieure de la figure 2. La meche 
cr§pee 13 est amende par une paire de rouleaux 15 a un premier 

30 dispositif briseur 16 dans lequel le fil est tirg par une paire de 
rouleaux de tirage 17 et est retenu par une paire de rouleaux de 
retenue 18 jusqu 1 ^ ce que les filaments etires entre les paires de 
rouleaux se brisent a une longueur moyenne dependant de l'ecartement 
des. rouleaux 17 et 18. Pour briser la meche une machine appropri^e 

35 est une convertisseuse rupture allongement de mkche-peigne et un 

ecartement approprie A pour ce premier dispositif briseur est 23 cm. 

Tous les filaments entre les rouleaux 17 et 18 ne cassent 
pas k la m§me longueur, ou au m§me endroit, ou en m§me temps. La 
rupture des filaments individuels depend de leur £paisseur propre, 

40 de la variation d'epaisseur et de la repartition de la tension entre 
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. les filaments lors de tout Stirage de la meche. En consequence, les 
filaments casses se recouvrent et se mglangent pour maintenir leur 
cohesion sous forme d f un faisceau 19 de fibres courtes. 

Le faisceau 19, constitu6 par des fibres cassees relativement 
5 longues, passe alors k un deuxi&me dispositif briseur 20, de prefe- 
rence un "re -briseur", avec une paire de rouleaux de tirage 21 et 
une paire de rouleaux de retenue 22 moins ecartes que les precedents, 
par exemple k une distance B de 16 cm pour produire un faisceau 23 
de fibres courtes, ayant une longueur moyenne de 5,4 k 16 cm. 
10 Le faisceau 23 peut alors §tre emballe, comme l f indique 

schemata quement l'envidage sur une bobine ou un tambour 24 pour 
§tre transports ou stocke afin d f 8tre traite ultSrieurement ; ou 
bien il peut passer au stade de traitement suivant de cardage 
et de peignage. 

15 La figure 3 montre le faisceau de fibres 23 sorti du 

rouleau 24 par le cylindre 25 d'une cardeuse rectiligne, repgr£e 
dans son ensemble en 26, qui est une machine textile connue pour 
enlever les fibres courtes et les boutons. 

De la cardeuse 26, le faisceau carde 27 passe a travers 

20 les rouleaux de tirage 28 et les rouleaux arriere 29 d'une machine 
de peignage dans laquelle les baguettes 30 maintiennent les fibres 
pour Stre 6tir£es successivement en alignement sous forme d'un 
peignS uniforme. 

Le peignage est habituellement repetS plusieurs fois pour 

25 obtenir un roving filable de fibres courtes suffisamment coherentes 
pour permettre la manutention necessaire pour la production d*un 
ensemble uniformement aligne et oriente de fibres, Comme montr€, 
le roving 31 peut §tre enroule sur une bobine 32. 

Les rovings obtenus comme decrit ci-dessus conviennent 

30 pour §tre disposes en un ensemble, pour Stre files par des m^thodes 
bien connues en un fil et pour §tre Sventuellement tisses. La 
carbonisation peut §tre effectu^e a l'un quelconque des stades de 
roving, fil ou tissu. 
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REVENDICATIONS 

1. Proce*d6 de fabrication d f un faisceau de fibres courtes 
de polyacrylonitrile oxyd6, pour l^ventuelle production de fibres 
de carbone a resistance et module eleves, caracterise en ce qu'au 

5 moins une meche (10) de filaments continus de polyacrylonitrile 
oxyde* est transformed en un faisceau de fibres courtes (23) par 
eripage k la vapeur (9, 11) et rupture par £tirage ulterieur (16, 
20) s les filaments continus ayant ete oxydes sous forme d'une 
meche (l, 10 ) sous tension (5> 6) et pratiquement sans torsion, 
10 par chauffage en presence d'oxygene (3, 6) pendant une duree limitee 
de maniere telle que les filaments restent suffisamment elastiques 
pour resister au cripage k la vapeur (9, 11) sans rupture. 

2. Procede selon la revendi cation 1, caracterise* en ce que 
des meches multiples (10) sont cr&pees a la vapeur ensemble en 

15 passant a travers un seul caisson de cre*page par bourrage (11). 

3. Proce^de* selon la revendication 1, caracterise en ce que 
la rupture par £tirage s'effectue en deux stades successifs de 
rupture par £tirage (l6A, 20B) sans utiliser de barres briseuses. 

4. Procede selon la revendication 1, caracterise' en ce que 
20 le denier du filament est environ 1,5 et en ce que la longueur des 

fibres courtes, apres rupture par etirage, est principalement dans 
la gamme 5, 4-16 cm. 

5. Proc6d£ de fabrication d*un roving a partir d f un 
faisceau de fibres produit par le procede selon la revendication 1, 

25 caracterise en ce que le faisceau (23) est transform^ en un roving 

(31) par cardage rectiligne (26) pour enlever les fibres de courte 

longueur formant des noeuds, suivi par un peignage (28, 30) pour . 

former un roving (31) non tordu, coherent et sans noeuds, de fibres 

uniformement align^es et orientees. 
30 6. Faisceau de fibres courtes de polyacrylonitrile oxyde 

obtenu par mise en oeuvre du procede* selon l f une quelconque des 

revendi cations 1 k 5»* 

7. Roving obtenu par mise en oeuvre du procede* selon 

la revendication 5. 
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